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Title: A stud y on surface grm,vth and characterization in metal 

electrodeposition 

（金屎電析に於ける表而成長と評価に関する研究）

The thesis experimentally and theoretically elucidates the surface growth and 

charactcri'/:ation in metal electrodeposition. 

In chapter I, the effects of temperature on nickel and platinum thin films have been 

investigated. In nickel electrodeposition, a relation derived from the Butler-Volmer 

equation is successful in predicting cathode potential shifts caused by change of 

deposition temperature. An interface width is shown to have a saturated value dependent 

on the deposition temperature. Next, in platinum elcctrodcposition, the deposition rate 

an<l current efficiency at a fixed average current density are evidently dependent on 

temperature. The analysis of the mol weight of platinum deposit based on two 

electrochemical reactions make clear the temperature dependence. 

In chapter 2, the effect of antimony potassium tartratc (APT) on the surface 

appearances of silver thin films is examined. The measurement of surface roughness 

and the cyclic volt.arnmetry curves exhihit that the shiny smface appearance cm-responds 

to two-dilnensional growth that can be related to a rapid increase in the current density 

at the narrow region of the cathode potential. Next, in pulse current technique, the 

interface width is found to lessen rapidly with an increase in the current off-time, and to 

increase with an increase in the current on-time. 

In chapter 3, a combination of linearity in a Cole-Cole plot and the Randles circuit 

model is shown to lead to a relation that the Warhurg coefficient is linearly proportional 

to the reaction resistance due to a charge transfer reaction、 'l'herelation is also 

successful at predicting the dependence of the equilibrium concentration of silver ions 

and the exchange current de皿 ityon the APT concentration. 

In Chapter 4, Pattern formation in Ag-In electrodeposition and the distribution of 

islands in gold clectrodcposition are studied. The patterns that emerg~ as, a fishbone and 

tree are found to have a fra叫 1property. As the current density increases, the 

fishbone-like pattern with a fractal dimension of 1.44 changes into !he tree-like pattern 

with a fractal dimension of 1.64. Next, using the island pair distrihution function (lDF) 

and the Fourier image analysis, the discrete gold islands arc foun<l to have a w噂

periodical structure. The Monte Carlo simulation with no interplay shows the random 

distribution of the gold islands. 

Hossain S.M. Asadul 



（様式第5-2号）課程博七

20/／年オJ=JIR 

琉球大学大学院

理:r―学研究 科 長 応

:；吝：委呉名肴爛乞L氣
副森氏名悠，1]f言一
剖査氏名¢も玉も項し

学位（博士）論文審査及び最終試験の終了報告書

学位（博士）の申請に対し，学位論文の密杏及び巌終試験を終（したので，下記のとお

り報告しますC

心
•. 

I
 

・・
1

'，り：攻名 氏名 学箱悉号

由 議 占 牛究エネルギー工学 Hossain. S.M. Asadul 

指沌 教 員 名I斉藤正敏

r

、
成紐評価 学位論文 @)  不合格 瓢鵡€ら）ィ、合格

論 文 坦 目

A study on surface grol¥・th and characterization in metal ele-
ctrodeposition（金屎電析に於ける表面成長と評価に関する叫究）

索査要旨 (20 0(）字以内）

本論文は金、銀、ニッケルの金屈屯析に関して電荷移動モデルの解析解の探求および実験との検証、

パルス屯流を用いた屯析手法と表血粗さの実験的知見、＇疸気化学インピ ーダンス法を）1lいた添)J[]物の作

用、島状分布を持った電析やフラクタル文様のバターン形成の研究を通して金属電析およびその応用分

野に貢献しようとするものである c

第一京において砲析薄膜の成長速度が温度依存性を持つ均合と持たない場合について解祈がなされ

ているc 持つ場合についてバトラーヴォルマ一方程式に某づいてポテンシャル変動と温度変動の関係が

線形でなければならないという関係が恥I¥されている。 Ni電析において成長速度は温度依仔件がない

（次頁へ続く）
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ことが実験的に示され．この力程式と実験結染が比佼検討されにそれによれば．ーニッケル泡析において

ポチンシャ． ）レ変勁と温度変i!!1(i)関係は線ii~であり ． 1平られたl.iil係式が予言ずるよう iて常流密紀：：依存し

ない。ニッケルイオンの）原子化に必要なエネルギーが求められその値が合遅（Iり数釦であることが示され

ている。一方PL屯析において成長速度は強い池度依(f性を示す尖険結以．が得られている，？ t屯浙に

おける二つ()m語移柑以滋式から成長速朕(i)温度依存•I生を与える関係式力遠判1されている．そ·O)呑出さ

れたll!l •係をプラテナ祖祈に於ける成長迷度のif,1度依存性の記心に適用し 、 屯析6)効率や祖析(/2活性（じエ

ネルギーが求められ、それらにより成長速度d)温度依存件が説朝されているc またptiW膜を1‘}るため

に低温常析とバルスぶ祈を組み合わせることの有効性が合わせて示されている、

第二立において銀屯析に於けるi¥t•) 添加物による表而平沿化(J)効呆と添加物を1il いないパルス母流氾

析による表而平ボ化のメカご．ズムが刹ぺられている、屯流と咆圧を変数とする相図か作られ．平沿化と

なる領域が非湖に狭い鋲域であり、これは従来言われていたような，，{(流 ・屯J.t・・全域にわたり効果がある

とい＇」たもC)とは災なり、添菰l物が作用する伯岐にt)いて初めて得られた知見である．At)添）jl]物(J)効

呆は岨{、,f.(l)揺らぎを抑えることにより屎常成長を抑制することにあることが摂勁論および尖験的に明ら

かにされていも 一方パルス•；恥流訳析においてはホ流が流れていないオフ時間が韮裂であり．その間に ' ‘

起ぎる表面での緩和援梢が再杞列を生じさせ、それにより平滑化となっているという尖験粘呆を得てい

る。またパルス祖祈0.)平治と記述する新しいパラメーターを提築し．これらの結果は従来の孫）J11物によ

らない祈しい嵌Ifi平沿化の方法を与えるものである。

第三点においで屯気化学的インビーダンス法を用いてAi.>(/)効果が確ii四路の観点から理解しようと

することがなさi'；ている。測定結果はコー`）し・ コ・ー）にプロットにおいて（氏1月波数でもインピーダンス0)

虚部が低下せず．尖部とd)逍碗関係が保持されているc ：：れを説I明するために等11lliモデ)レ(I)内ランド）レ

モデルを選択し、直綿関係となるための関係式を瀦比した令そi/)関係式を庄いて、い）を含む祖解液3)測

定踏果に適用する ことによ り Ab(i）効呆は銀•イオンの結品化と銀イオンのi紆団を抑制するも :TJである

ことが示された＾これは第：：：：在で示されたAt)の効呆と一致シている，

第4哀においてフラクタルバターン形成と）i1期構造を持った島形成が潤ぺられている， Inを含むA

g祖もそにおいてチューリ ングバター・ンで予測された反応速度と拡散り）関係により In浪J支•(]）洛い 音3分と

池い部分がAg祢膜表ihiしこ形成され、これが可視光Fでバターンとして認滋され．伝形成されたパター

ン I:l.2種類存在し．それぞれフラクタ）L次尤が求められている．そのフラクタル次元の1泣からパタ-— ン形

成のための表i/riで(})花荷移勤反応は空間的に押堤をもって起きていることが示されてし；る。一・プi，烏形成

は逗・祈の初期においてみられるも(i)であるがこれまでその分布についてはランダムという仮定に基づい

ていたが報告はなかった。木研究ではその分布を原子散乱に1行いられる い ）F手沈を川いて分布がラン

ダムではなく構造をも＂ンている ことを明らかにしようとしている＾その鈷梨 洞い）胡削構造を恥）てい

ることが判明し、 第一近接IHI距維が島の怜近接ru1距唱i これ•I 当する。 1小罰性をもつことは烏分布か1ー リ

ヱ変揆像とも一致してい今更に島問に相丘作）1)がない場合とクーロン反発がある場合について計岱機

シミュ レーシ ~1 ンを行い、 クーロン反発があるとき弱い）出j期棉造を抒ーンことを明らかにしている．この

研究はナノ技術における島分市の展開に迫を1月くものとして期待される．

従・って＊研究成果は：I:学的に有用丈あり、提出された学位論文は博士の学位論文に相当するものと判

断し、井：位論文O')客査を合格とすなまた益文発烈会！ぐおける発表、ならびk'．買疑応・容において中詰者は

叫 ’j分野および関連分野に十分な知森ならびに琉球大学大学院埋上学研究科1配ぱ恨程後期修了者と して

十分な研究能力を付・じていると確認できたので最終試険を合格とするn




